PEMAとアネトールを主成分とする仮着材の開発 by 林 幹太 et al.
PEMAとアネ トールを主成分 とす る仮着材の開発
林 幹 太 石 田 喜 紀 岡 田 英 俊
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The purpose f this study was to develop a temporary luting material w thexcellent
handling and ood separation from the abutment ma erial.The trialmaterial usedin
this study consisted of PEMA and anethole.
Physical and biological properties of h  materials,their bond strength to the test
pieces of abutment shape,residues of the t mporary luting materials on theabutment
materials,the bond strength of luting cement onabutment ma erial surface fter re-
moval were examined.The trial materials weremixed with two different methods:a
mixing pad and aplastic spatula(PAP),and a dappenglass and aplastic spatula(PAD).
The commercial temporary luting materials wereu ed as controls.The following results
were obtained:the physical properties of h  trial materials werecomparable to those
of the control materials.The biocompatibilities of the trial materials werehigher than
those ofthe control materials.The elution ofthe trial material was higher than that of
the control materials.The adhesion of the resin crown a d abutment mold of the trial
material was lower than that ofthe control materials.No residue of the trial material
was observed on the abutment ma erials after removal of the resin block.The bond
strength of the resin-modified glass ionomer c ment tohe abutment ma erials,after
removal of each temporary luting material,tended to decrease in comparsion w ththe
condition in which notemporary luting material is used.The bond strength of the resin
cement to he abutment ma erials after removal of the trial material werehigher than
those ofthe commercial temporary luting materials,and were not significantly different
from the value m asured without temporary luting material.The adhesion properties of
the trial m terials mixed inmanner ofPAP were almost equal tothose mixed with PAD.
Key words:temporary luting material,PEMA,anethoμe,mixing method
緒 口
歯科臨床の歯冠修復において,間接法により修
復物を作製する場合には仮封材や暫間被覆冠が必
要となる。暫問被覆冠の支台装置に対する固定は
撤去することを前提 とした仮着材での固定となる。
また,歯科用インプラン トによる治療ではメイン
テナ ンスの関係から,上部構造とアバ ッ トメン ト
の固定に仮着材を用いる場合 もある。
仮着材は合着材 と異なり,支台から修復物を撤
去する前提で用いる材料である。支台装置に対 し,
暫間被覆冠や補綴装置を一定期間固定するだけの
接着性を有 し,そ して撤去操作が容易なことが望
まれる。 とくに暫問被覆冠の撤去後は,支 台装置
に仮着材が残存 しないことが望まれ る。暫問被覆
冠の撤去後における,仮着材の支台装置における
残存状態は,後 に合着を行 う補綴装置 と支台装置
の接着強 さに大 きく影響を及ぼす因子である1～4)。
これまで岡田 らはPEMAと ユージ ノール5，6),
龍方 らはPMMAと ユージノールおよびリモネン
を用いた仮着材を試作 し7),メタクリレー ト系ポ
リマーと有機溶媒 を基材 とする仮着材は,支 台材
料か らの分離 も良好であり,ま た,支 台材料と合
着材の接着強 さに及ぼす影響が少ないことを明ら
かにした。 しか し,液成分であるユージノールは
生体為害性があるとの報告8)もある。そこで岡田
ら9)はより優れた歯科用仮着材の開発を目的に,
平均粒径 が150μmとな るPEMAと,液 成分 に
食品添加物 としても用い られるアネ トールを基材
に して仮着材を試作 し,さ らに材料の物性や性能
に影響を及ぼす操作法10，11)に関 して,プ ラスチ ッ
クスパチュラと紙練板 による練和方法だけではな
く,ダ ッペングラスとプラスチ ックスパチュラに
よる練和方法も追加 して検討 した。その結果,粉
末の基材であるPEMAの 粒径をさらに小 さくす
る必要の あることを報告 した9)。本研究では岡田
ら9)が試作 した仮着材をさらに発展 させ ることを
目的に,PEMAの 粒径 を75μmとし,歯 科用仮
着材として重要 となる項 目を追加 して実験を行い,
市販仮着材と比較検討 した。
材料および方法
1.実験材料と試作材の練和方法
実験材料の成分,粉 液比およびコー ドを表1に
示す。試作材の基材は粉末に平均粒径が75μmの
PEMAを,液 にはアネ トール を用いた。対照 と
して市販仮着材であるカルボキ レー トセメン ト系
(以後TES)1種 とグラスアイオノマー系(以
後IPT)1種を用いた(表1)。
試作材の練和は紙練板 とフ゜ラスチックスパチュ
ラで行った条件(1分 間,120回:以後PAP)ダ ッ
ペングラスとプラスチックスパチュラを用いて撹
拌するように練和す る条件(1分 間,120回:以
後PAD)の2条 件 とした。実験の試料数は各条
件10個とした。
2.実 験 方 法
1)硬 化 時 間
内径20mm,深さ10mmのガラス管に各材料を
填塞 し,温度37℃,湿度約100%の恒温恒湿槽 中
において ビカー硬度計で試料表面に対 し繰 り返 し
圧接 して,圧 痕がつかなくなった時間を硬化時間
とした。
2)稠度の測定
各材料の練和泥0.5m1をガラス板 中央に置 き,
練和開始か ら3分 後に120gのガラス板 を上に被
せ,練 和開始か ら10分後の広 がり直径 を3個 所
測定 し,その平均値 を稠度とした。
3)被膜厚さの測定
予めガラス板2枚 を合わせた厚 さをデジタルマ
イクロメーター(ニ コン)で測定 した後,各 材料
の練和泥をガラス板の間に挟み,練 和開始から3
分後に定荷重試験器にて荷重15kgをかけ,7分
間保持 した後,デ ジタルマイクロメーターで厚 さ
を測定 し,得 られた2つ の測定値の差をとり,被
膜厚 さとした。
4)溶 出率の測定
内径4mm,長 さ8mmの円柱状金型 に各材料の
練和泥 を充填 し,練 和開始か ら10分後 に金型 か
ら試料を外 した(図1)。 直 ちに試料はシリカゲ
ルの入 ったデシケー タに移 し,24時間後電子天
秤にて重量 を測定 した(A)。その後試料は水中
浸漬条件(37℃,24時間水中浸漬:以 後24h)と
サーマルサ イクル条件(冷 温漕5℃:30秒⇔高
温槽55℃:30秒100回:以後TC)に ついて耐
久性試験 を行った。各耐久性試験終了後,試 料は
水分を拭 き取 り,再 び シリカゲルの入 ったデシ
ケー タに移 して24時間保管 した。24時間後,電
子天秤にて重量 を測定 した(B)。溶出率(%)
は(A-B)×100/Aにて算出 した。
5)試作材の強度試験
試作材の強度試験 については,常温重合型 メチ
ル メタクリレー トレジンを用いて加工 した2つ の
棒状試料の問 に試作 材(縦8mm,横16mm,高
さ10mm)を介在させ硬化させたものを試料 とし
た(図2)。 実験は24h条件 とTC条 件について
耐久性試験を行った後,小 型万能試験機 にて引張
試験を行った。
6)細胞毒機性試験
細胞毒性試験はヒ ト皮膚線維芽細胞由来組織モ
デル(MATREX,TOYOBO)を用いた。実験試
料 は練 和開 始か ら10分後 に円筒状金型(内 径
4mm,長 さ8mm)か ら外 した後,24h条件 と
TC条件で耐久性試験 を行った。各条件の実験試
料の80mgをヒ ト皮膚線維芽細胞由来組織モデル
に直接作用 させて,MTT法 により呼吸酵素活性
を測定 し細胞生存率を判定 した。各材料を作用 さ
せた培養細胞について,フ ォルマザン色素を抽出
し,分光光度計を用いて色素を定量 した。蒸留水
を作用 させた試料 をコン トロールとして比較 し細
胞生存率 を算出 した。
7)レ ジン冠 と支台金型の接着試験
外径11mm,内径9mm,テ ーパー8°のステ ン
レス製支台金型を用いて常温重合 レジン(テ ンプ
ロン,GC)に よるレジン冠 を作製 した(図3)。
レジン冠は仮着材の被膜厚 さが約100μmとなる
ように箔厚20μmのパ ラジウム箔(松 風)を 支
台に繰 り返 し圧接 してマ トリックスを作製 した後,
レジンを築 造,成形 し,さらに適 合試験 材(フ ィッ
トチ ェ ッカ ー,GC)を 用 い て,各 部 の厚 さをデ
ジ タルマ イク ロメー ターで確 認 しなが ら調整 した。
支 台 金 型 と レ ジ ン冠 の 仮 着 は 温 度37℃,湿 度
100%中にお い て7kgの 荷 重下 で10分間 保 持 し
た。 接着 試料 は24h条件 とTC条 件 につ いて耐久
性 試験 を行 った。 その後,引 張応 力 にて接着試験
を万 能 試験 機(1310W,ア イ コ ーエ ンジニ ア リ
ング)に て,ク ロ スヘ ッ ドス ピー ド0.5mm/min
で行 った(図3)。
8)仮 着 した レジ ンブ ロ ック撤 去後 の支台材料
表面 に残 存す る仮 着材の観 察
常温 重合 レジ ン(テ ンプ ロ ン,GC)に て レ ジ
ンブ ロ ック を作 製 した。 支 台材 料 で あ る キ ャス
テ ィ ング シル バ ーS(以 後ME),ユ ニ フ ィル コ
ア(以 後RE)は 板状 に作 製 し,牛 歯(以 後DE)
は象 牙質面 を露 出 させ た後,包 埋 用 レジ ンを用 い
て包 埋 した。 耐水研 磨紙 を用 い て#120まで研 削
した レジンブロ ックと支 台材料 をマ スキ ング テー
プにて,被 着 面積 を縦5mm,横5mmに 規 定 して
仮着 した(図4)。 仮着 した試 料 は,ま ず24h条
件 を負荷 し,さ らにTC条 件 を負荷 した後,レ ジ
ンブロックを剪断応力にて撤去 した。その後,支
台材料被着面 を光ファイバー式顕微鏡(ス コープ
マン,モ リテックス)に て撮影 した。撮影 した画
像上で被着面 を100のセグメン トに分割 した。仮
着材が残存 しているセグメン トをカウン トし,残
存率(%)を 算出 した(図5)。
9)仮着材除去後の支台材料に対する合着材の
接着強 さ
支台材料被着面において肉眼的に確認で きる部
位に残存 した仮着材を,歯 科用インスツルメン ト
を用いて除去 し,そ の後,脱 脂綿と蒸留水によ り
その部位 を清掃 した。被着面 には内径6mmの コ
ア用プラスティックチューブを用い,レ ジン添加
型グラスアイオノマーセメン ト(以後REG)と
レジンセメン ト(以後PAN)の厚 さが2mmとな
るよ うに充填 して接着 させ た(図6)。仮着材 を
用いず に各被着体に直接合着材を応用 した条件 を
コン トロール(以 後CON)と した。試料 は24h
条件 を負荷 した後,剪 断接 着試験 を万 能試験機 に
て,ク ロスヘ ッ ドス ピー ド0.5mm/minで行 った。
10)統計処理
各実 験 の統 計処理 につ い て,硬 化 時間,稠 度,
被膜 厚 さ,溶 出率,支 台金型 とレジ ン冠の接 着強
さお よび仮 着材除去 後の被着 体 と合着 材の接 着強
さの項 目はOnewayANOVA(P<0.05)によ り
有意 差検定 を行 った。 試作 材の引張強 さにつ いて
はt検 定 によ り行 った(P<0.05)。細胞 生 存率 に
つ いて はTwo way ANOVAお よびTukey's HSD
testによ り有 意差検定 を行 った(P<0.05)。
結 果
1.硬 化 時 間
硬化時間の結果を図7に 示す。全ての材料問で
有意差が認められなかった。
2.稠 度
稠度の結果 を図8に 示す。PADの広が り直径
の値 はPAP,TESよりも有 意 に大 きか った。
PAP,TESおよびIPT間では値に有意差 は認め
られなかった。
3.被 膜 厚 さ
被膜厚 さの結果 を図9に 示す。PAPは他の材
料 よりも有意に値 が小 さかった。PADと対照材
料間の値に有意差は認められなかった。
4.溶 出 率
溶 出率の結果 を図10,11に示す。24hの条件
では全ての材料問で値に有意差が認め られなかっ
た(図10)。TCの条件について,PADとPAPの
値に有意差は認め られなかったが,PADはTES,
IPTよりも有意に値が大 きかった(図11)。
5.試作材の引張強 さ
引張強 さの結果 を図12,13に示す。24h条件,
TC条件 ともにPAPとPADの値に有意差は認め
られなかった。
6.細胞毒性試験
細胞生存率の結果 を図14に示す。24h,TC条
件 ともにPAPとPAD問 の値 に有意差 は認 めら
れ なか った。 ＰＡPとPADはTES,IPTよりも
有意に値 が大きかった。 また,全 ての材料で24h
よりもTCで 有意に大きな値 を示 した。
7.レ ジン冠 と支台金型の接着強さ
レジン冠 と支台金型の接着試験の結果 を図15,
16に示 す。24h条件 につ い て,PAPとPADは
TES,IPTよりも有意に値が小 さかった(図15)。
PAPとPAD問では値に有意差は認められなかっ
た(図15)。TCの条件について,PAPとPADは
IPTよりも有意に値が小 さか った(図16)。また,
PAPとPADおよびTES間 の値 に有意差は認め
られなかった(図16)。また,接 着試験後の試料
において,PAP,PADでは全ての試料が金型側
で界面破壊 を生 じ,レ ジン冠側 に全て付着 してい
た。TES,IPTの試料では破剪面が混合破壊 を呈
していた。
8.仮着 した レジンブロック撤去後の支台材料
上における仮着材の残存率
仮着 したレジンブロック撤去後の支台材料上に
おける仮着材の残存率の結果 を図17に示す。PAP
とPADはME,REお よびDE表 面 に残存 が認
め られ なか った。TESとIPTはME,REお よ
びDEに 多く残存 していた。
9.仮着材除去後の支台材料に対する合着材の
接着強 さ
合着材と支台材料の接着試験 の結果を図18～
23に示す。REGの結果について,仮 着材を作用
させ ていないCONがME,REお よびDEで 最
も大 きな値 を示 した(図18～20)。MEに関 して,
PAP,PADおよびTESはIPTよりも有意 に大
きな値 を示 した(図18)。REに関 して,PAPは
IPTよりも有意に大 きな値 となり,PADはTES
とIPTよりも大きな値 を示 した(図19)。DEに
関 しては仮着材間での値 に有意差 は認め られな
かった(図20)。PANの結果について,仮 着材を
作 用 させ ていないCONがME,REお よびDE
で最 も大 きな値 を示 したが,PAP,PADとの値
に有意差は認め られ なかった(図21～23)。ME
に関 しては仮着材間での値に有意差は認められな
か っ た(図21)。REに 関 して,PAPとPADは
TESよ り も有 意 に 大 き な値 を示 し た(図22)。
DEに 関 して,PAPとPADはTES,IPTよ りも
有意 に大 きな値 を示 した(図23)。
考 察
1.試作材の歯科材料学的性質
試作材の硬化は修復材料 として用いるメチルメ
タク リレー トレジ ンとは異 な り,粉 末成 分の
PEMAを溶解後に重合するわ けではな く,液成
分 の ア ネ トー ル がPEMAの 表 層 を 溶 解 し,
PEMA粒子が相互 に凝集結合す ることで硬化す
ると考 えられてい る12)。本研究では試作材の練和
について2種 の方法を採用 した。PAPはプラス
チックスパチュラと紙練板により,液 と粉末 をす
り潰すように練和を行った。PADではダッペ ン
グラスとプラスチ ックスパチュラにより,液 と粉
末を混和 した状態 で撹絆す るように練和 した。
PAPとPADにおいて,硬 化時間は有意差が認め
られなかったものの,流 動性 と被膜厚 さはPAD
の方が有意 に大 きな値 を示 した。PAPは練和時
に粉末 に荷重 をかけなが ら練和す るのに対 し,
PADは撹拌す るように行 うため,液 体に対する
溶解性はPAPの方が大 きい ものと推察 された13)。
このことか ら,PADではPAPよ りも粉末粒子の
溶解が少 なく,PEMA粒問の結合度 も小 さいた
め,流 動 性が大 きくなったと考えられた。また,
今回の実験には平均粒径が75μmのPEMA粒子
を用いたが,粒 子の未溶解部分が被膜厚 さに反映
され,PAPよりもPADで値が大きくなる結果に
なった と推察 された。 しか し,PADにおいて平
均粒径150μmのPEMAを基材に用いた岡田 ら9)
の報告 と比 較す る と本研究 では約50%の値 と
なっており,粉末粒径を小 さくすることで被膜厚
さの値は改善 されたものと考 えられた。歯科用セ
メン トにおける硬化時間の規格値は4～8分,被
膜厚 さに関する規格値は30μm以下,広 がり直径
の規格値は30mm以上であること,さ らに市販
の対照材料との比較か ら考慮すると,試作材は歯
科用の仮着材 としてこれ らの項目については要件
を満たしているものと考えられた。
溶出率について,24h条件では材料問の値に有
意差は認め られ なか ったが,TC条 件ではPAD
の値が大きくなっていた。試作材は硬化体が弾性
体であ り,粉 末の基材にメタクリレー ト系ポ リ
マーを用いていることから,対照材料 よりも熱膨
張係数が大きいと推察 される14)。そのため,熱 変
化による膨縮が酸化亜鉛やシリカを基材とする対
照材料 よりも大 きいことが推察 されることから,
このような結果になったと考えられた。
試作材硬化体の引張試験ではPAP,PAD間の
値に有意差は認められなかった。練和開始からの
短時間では稠度試験や被膜厚 さ試験の結果のよう
に,粉 末の溶解度 の違 いか らPAPとPADの値
に差異が生 じることも考えられるが,24h条件は
練和開始から24時間後,TC条 件はサーマルサイ
クルを100回負荷 しており,1サ イクルあたり80
秒であることから,引張試験 まで2時 間以上の時
間が経過することか ら,粉末の溶解 も進行 し,硬
化体の状態 もPAP,PADで近似 してくるため値
に差異が生 じなかったものと推察 された。
ヒト皮膚線維芽細胞由来組織モデルを用いた細
胞毒性試験においてPAP,PADは対照材料より
も生体親和性の高いことが明 らかとなった。試作
材の基材であるアネ トールは食品添加物として用
い られているように15),市販仮着材の液成分であ
るカルボン酸系の水溶液よりも細胞に及ぼす影響
が少なかったものと考えられた。
試作材の練和方法の違いが諸性質に及ぼす影響
について,流 動性 と被膜厚 さではPAPとPAD
に有意差が認められた。 しか し,両者ともにセメ
ントのいずれの規格値にも適合 していることから,
物理的,生 物学的性質について,今 回採用 した練
和方法の違いが及ぼす影響は小 さいと考えられた。
2.試 作材の被着体に対する接着性
今回の研究では,試 作材と市販仮着材における
支台金型 と,レ ジン冠の接着強 さとレジンブロッ
クを撤去 した後の支台材料上の仮着材の残存につ
いて検討 した。その結果,試 作材は市販仮着材よ
りも支台金型 とレジン冠の接着強 さは小 さく,金
型側で界面破壊 を生 じていた。また,試 作材はレ
ジンブロック撤去後における支台材料上の残存は
肉眼的,そ して撮影 した画像上からは認められな
かった。支台金型,支 台材料側に対する試作材の
界面破壊が大 きくなった要因 としてはMMAレ
ジンとPEMAレ ジンが高 い親和性16,17)を所要 し
ていることが挙げ られ る。PEMAは粘膜調整材
にも用いられ る。粘膜調整材ではPEMAを エチ
ルアルコールで溶解するのに対 し,試作仮着材は
アネ トールで溶解 させるが,両 者 ともに混和後の
PEMAはメチル メタク リレー トレジンと結合 し
やすい状態にあると考えられ る16,17)。さらに,岡
田ら18)が報告 しているように,有 機溶媒にて溶解
したPEMAの 硬化体は弾性 を有 してい る。接着
試料は常温重合型メチルメタクリレー トレジン,
仮着材,支 台材料から構成 されるが各々の機械的
性質は異なる14)。したがって,試 料 に外力が負荷
された場合,ひ ずみ量の違いか ら仮着材と被着体
の接着界面には応力が集中す ると考 えられ る19)。
試作材の場合 は硬化体が弾性 を有す るため,対 照
材料よりもその傾向が顕著に生 じると推察 された。
このことから,よ り親和性が小 さい金型や支台材
料の界面で接着の破壊が生 じたため,試 作材は対
照材料よりも支台金型や支台材料 との分離が良好
であったと考えられた。
3.仮着材が支台材料 と合着材の接着強さに及
ぼす影響
今回はチェアサイ ドでのシ ミュレー トを重要視
し,支台材料か らの仮着材の除去を肉眼的に行い,
その後,レ ジン添加型グラスアイオ ノマーセメン
ト(REG)とレジン系セメン ト(PAN)を用いて,
支台材料と合着材の接着強 さについて実験 を行っ
た。 その結果,試 作材はCONと 比較 してREG
では接着強 さの値が有意に小 さくなった条件 も認
められたが,PANでは有意差 が認め られなかっ
た。PANにつ いては前処理 として,MEに はメ
タルプライマーを,DEに は歯面処理剤を用いた。
被着面に表面処理剤を用いると,暫間的に用いた
材料の影響が生じにくくなるといった報告もある20)。
しか し,表面処理剤を用いていないREの 条件に
おいても,試 作材とCONの 接着強さの値に有意
差は認められなかった。PMMAと ユージノール,
リモネンを基材 とする試作材 を用いた龍方 ら7)は,
肉眼的に仮着材 を除去 した後にRE上 を電子顕微
鏡像で観察 したところ,TES,IPTよりも試作材
での残存が少ないことを報告 している。 このこと
か ら,基材が近似 しているPAP,PADでも同様
な傾向 を示す ことが推察 され,PANとREの 接
着強 さに及ぼす影響が少なかったもの と考 えられ
た。
以上のことか ら,PEMAとアネ トール を基材
とする試作材は,歯科用仮着材として,稠 度や被
膜厚 さなどは規格値 を満たし,撤去時には市販仮
着材よりも支台材料からの分離に優れ,さ らに支
台材料 と合着材の接着強 さに対する阻害 も小さい
ことが明らかとなった。レジン冠と支台金型の接
着強 さについて,試 作材は24h条件では市販仮着
材よりも有意に低い値 を示 したが,TC条件では
カルボキシレー ト系仮着材との有意差が認められ
なかった。支台と暫間被覆冠における仮着の強度
について,適 正な指標 を示 した報告はない。仮着
の強度が小 さすぎれば容易に暫問被覆冠が脱落す
ることになり,強度が大 きすぎれば,撤 去作業も
含めたチェアサイ ドの一連の操作で支障を来す。
今後は実験結果を踏 まえて,こ の点についてもさ
らなる検討が必要と考 えられた。また,今 回採用
した2種 の練和方法について,市 販仮着材の実験
結果とセメン トの規格値 との比較から,いずれの
練和方法を採用 したとしても,各性質に及ぼす相
違は少ないことが明 らかとなった。歯科材料にお
いて操作性は重要な項 目である。今後は臨床医に
使用感のアンケー トを実施するなどして,練 和方
法 も確定する必要のあることが示唆された。
結 論冊
PEMAとアネ トール を基材 とす る仮着材を試
作 し,物性や操作性に影響 を及ぼす練和方法にも
着 目して,仮 着材に関わる諸性質について,市 販
仮着材と比較検討 した。
その結果,試 作材の物性は,市 販仮着材 と比較
して同等であった。 また,試 作材は市販仮着材 よ
りも支台材料に対す る分離性に優れ,支 台材料 と
合着材の接着強 さに及ぼす影響は少なく,細胞に
対する毒性 も小 さいことが明らかとなった。
試作材の練和方法の違いが物性,接 着性,毒 性
に及ぼす影響は小 さかった。
以上から,試作材は歯科用仮着材 として優れた
性質を多く具備 していることが示唆された。
本論文に関して,開示すべき利益相反はない。
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